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(57) Abstract: The invention relates to a ceramic green body consisting of at least two cerar 
invention is characterised in that the green body is produced using an adhesive tape that c< 




Q (57) Zusammenfassung: Keramischer Griinkorper aus mindestens zwei, miteinander verklebten, keramischen Griinkorpern. 
► durch gekennzeichnet, dass die Gril ' 
* chen Klebefilm besteht, hergestellt 



durch gekennzeichnet, dass die Griinkorper unter Verwendung eines Hebebandes, das aus einem auf einem Releaseliner befindlin- 
^* c 
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Beschreibung 

Verfahren zur Verbindung keramischer Griinkorper unter Verwendung eines 
Transfertapes und Oberfuhrung dieser verklebten Grunkorper in einen 
Keramikkorper 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung einer stoffschlussigen Verbindung 
zwischen keramischen oder pulvermetallurgischen Grunkorpern, so daB diese nach dem 
Sintern fest miteinander verbunden sind. Das Verfahren eignet sich insbesondere zum 
Laminieren von keramischen Grunfolien zur Herstellung von Funktions- und 
Ingenieurkeramiken wie zum Beispiel hochintegrierte Mehrlagenschaltungen, Gehause, 
Kondensatoren, Aktoren, Sensoren, HT-Brennstoffzellen, Warmetauscher u.a. /88 Roo/, 
/96 Hel/. Des weiteren betrifft die Erfindung die keramischen Grunkorper sowie deren 
Verwendung. 

Grundlage der keramischen Laminiertechnik sind keramische Grunfolien, die durch das 
Foliengieken hergestellt werden /88 Roo/, /96 Hel/. Die Grunfolien sind zwischen 10 urn 
und 2 mm stark und bestehen aus Keramikpulver, das in eine Poiymermatrix, haufig auf 
Basis von Polyvinylbutyral (PVB), eingebettet ist. Zugefugte Weichmacher geben der 
Foiie eine gewisse Flexibiiitat. Vor dem Laminieren konnen die einzelnen Lagen der zu 
laminierenden Grunfolien je nach Anwendung strukturiert werden, d.h., mit 
Durchfuhrungen oder anderen Aussparungen bzw. Strukturen versehen und mit 
Metallpasten bedruckt werden. 

Eine Moglichkeit der Lamination stellt das Thermokompressionsverfahren dar, wobei 
unter Druck und Temperatur laminiert wird. Bei diesem Verfahren werden die Folien 
gestapelt und dann unter Drucken zwischen 15 MPa /86 Boc/ und 100 MPa /95 Tuf/ bei 
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Temperaturen zwischen 60 °C /86 Boc/ und ca. 110 °C 127 Cha/ verpreUt /94 Reel. Die 
erhohte Temperatur ist zur Erweichung des Binders (Polymers) notig. Bei der 
Thermokompression unter isostatischen Bedingungen werden Drucke bis 400 MPa 
eingesetzt. Druck und Temperatur sind voneinander abhangig: Eine niedrige Temperatur 
erfordert einen hoheren Druck; umgekehrt gilt das gleiche. 

Es ist fur einen guten, fehlerfreien Verbund wichtig /96 Hel/, daft sich beim Laminieren 
die Pulverteilchen in den sich beruhrenden Grunfolienoberflachen reorientieren und es zu 
einer Verzahnung der Puiverpartikel in den Kontaktflachen zwischen den Folien kommt. 
Die Triebkraft fur die Umlagerung der Pulverkorner ist der von aufcen angelegte Druck in 
Verbindung mit der Erweichung des Polymers. Urn eine Reorientierung zu ermdglichen, 
sind einige Anforderungen an die Grunfolie zu stellen. Die relativen Volumina der Poren, 
des Pulvers und des Binders mussen in einem bestimmten Verhaltnis zueinander stehen 
/96 Hel/. 

Die Nachteile dieses Thermokompressionsverfahrens sind 

• der Zeitaufwand, da der Druck je nach Anzahl der Lagen fur einige Zeit bei erhohter 
Temperatur zum Erreichen des thermischen Gleichgewichts innerhalb der zu 
laminierenden Folien-Stapels gehalten werden muB. 

Damit ist von vornherein ein kontinuierlicher Prozeli ausgeschlossen. 

• erhohter Druck und Temperatur der Thermokompression, die zu einem MassefluS 
fiihren, der Verformungen der ursprunglichen Geometrie mit sich bringt. 

Deshalb muG zur Vermeidung der Verformung des Laminats in Lange, Breite und 
Dicke Formwerkzeuge (Matrizen) eingesetzt werden. 

Bei der Herstellung von Hohlraumstrukturen uber den schichtweisen Aufbau von 
strukturierten Laminaten (Warmetauscher 187 Hei/) kommt es zu weiteren Problemen. 

• Beim Aufbau von Schichtstrukturen werden zum Teil Aussparungen in die Grunfolien 
gestanzt. Durch Aufeinanderschichtung der einzelnen Lagen und deren Verbindung 
uber Lamination entstehen dann zum Beispiel im Fall des Warmetauschers 
Kanalsysteme. Bei Anwendung der Thermokompression entsteht durch die Kavitaten 
in den Grunfolien eine inhomogene Druckverteilung in Laminat mit teilweise 
ungenugendem Druckdurchgriff, diezu einer ungenugenden Lamination und damit zu 
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unerwunschten Delaminationen fuhrt, d.h., die Folienlagen sind nach dem Sintern 
nicht durchgangig miteinander verbunden, die Schadigungszonen fuhren zu 
Eigenschaftsanderungen, wodurch das Teil Ausschufi darstellt. 

• Besonders probiematisch ist es, feine Strukturen, beispielsweise Waben oder sehr 
feine Leiterbahnstrukturen im Laminat zu realisieren, da diese durch den 
aufgebrachten Druck und Temperatur durch den damit verbundenen MassefluB 
zerstort werden. 

• Die Methode benbtigt bestimmte Gefuge der Grunfolien hinsichtlich des Verhaltnisses 
von Poren, Pulver und Binder zueinander. 

• Auf Binder, die bei Folien auf Wasserbasis zum Einsatz kommen, spricht die 
Thermokompression weniger gut an als auf Folien, die aus Schlickern auf Basis von 
organischen Losemitteln hergestellt wurden. 

Im Rahmen des Thermokompressionsverfahrens ist bisher versucht worden, diese 
Probleme mit Laminierhilfen zu uberwinden, die im wesentlichen Losemittel und Binder 
enthalten. Sie haben die Funktion, die Grunfolien oberflachlich anzulosen, so dafi mit 
geringeren Drucken und Temperaturen gearbeitet werden kann. Nachteil ist, dafi die 
Auftragung der Laminierhilfe einen zusatzlichen Arbeitsschritt erfordert und dafi durch 
das Anlosen des Binders das Laminat leichter verformt werden kann. Die o.g. 
Temperatur- und Druckbereiche beziehen sich auch auf den Einsatz von Laminierhilfen. 

Dieses Problem wurde mit der Einfuhrung des sogenannten „Kalt-Niederdruck- 
Laminationsverfahren" behoben, wie es in der DE 197 25 948 A1 offenbart ist, (siehe 
auch /99 Piw/). Bei diesem Verfahren werden die unbedruckten oder bedruckten 
Grunfolien unter Verwendung eines Doppelklebebandes (beidseitig kiebend) miteinander 
bei Raumtemperatur unter leichtem Druck (Handdruck) miteinander verklebt. Der 
Tragerfilm erlaubt das Fugen der Grunfolien zu dichtgesinterten Korpern, ohne dafi beim 
Laminieren eine Verzahnung der Partikel (siehe Thermokompression: Druck und 
Temperatur) vorliegt. 
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lm Gegensatz dazu sind im Falle der Kalt-Niederdruck-Lamination die Grunfolien nach 
dem Verkleben durch einen polymeren Tragerfilm voneinander getrennt. Dieser 
Tragerfilm ist dafur verantwortlich, dafi es im weiteren Ausheiz- und Sinterverlauf 
trotzdem zu einem Verbund der beiden Foiien kommt. Der Film wird bei hoheren 
Temperaturen zu einer dunnflussigen Schmelze. Die Schmelze wird durch die Kapillaritat 
des keramischen Korpers (Porenstruktur), in dem die anderen organischen Hilfsstoffe 
bereits weitestgehend ausgeheizt sind, in die Porengange gesogen. Die dabei 
auftretenden Kapillarkrafte Ziehen die beiden Korper aneinander. In der flussigen 
Polymerschmelze konnen sich die keramischen Pulverteilchen ineinanderschieben, es 
kommt zu der geforderten Verzahnung. Dazu mussen die keramischen Pulverteilchen frei 
beweglich sein, also die organischen Additive, die in der Grunfolie enthalten sind, 
weitestgehend ausgetrieben sein, und es darf noch keine Halsbildung beim Sintern 
aufgetreten sein, die ebenfalls die Beweglichkeit herabsetzen wurde. 
Bei diesem Verfahren wird der notige Druck zum Verzahnen der einzelnen keramischen 
Folienlagen nicht von aulien durch Pressen bei gleichzeitig erhohter Temperatur 
aufgebracht, sondern zwischen den Lagen durch die Kapillarkrafte erzeugt, die durch die 
Ausbildung der Polymerschmelze entstehen, also im Grunkorpergefuge, d.h. in situ. 

Die Vorteile des Verfahrens liegen auf der Hand: 

• Die Lamination erfolgt bei Raumtemperatur und sehr geringen Drucken. Dieses ist 
zeit- und energiesparend, da das Aufheizen und Halten bei einer erhohten 
Temperatur entfallt. 

• Dadurch entfallt gegenuber der Thermokompression die Wartezeit zum Ausgleich 
einer erhohten Temperatur. Dadurch ist eine kontinuierliche Fertigung von Laminaten 
moglich. Sowohl die Grunfolie, als auch das Doppelklebeband konnen von Rollen 
abgezogen werden. 

• Bei Raumtemperatur ist der Binder der Grunfolie noch nicht erweicht, so dafi das 
Laminieren ohne Formwerkzeug durchgefuhrt werden kann. Dadurch konnen 
Werkzeugkosten eingespart werden. 

• Da der Binder nicht erweicht, tritt auch kein MassefluB auf. Dadurch lassen sich auch 
komplizierte, dreidimensionale Hohlraumstrukturen realisieren. 

• Da der Druck zum Verzahnen der Folienlagen durch Kapillarkrafte erzeugt wird, liegt 
er uberall im Laminat gleich verteilt vor und dies auch in komplexen Strukturen mit 
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Hohlraumen Oder sehrfeinen Leiterbahnen. Deshalb entstehen keine Delaminationen 
oder Nahtstellen im Material. 

• Das Verfahren funktioniert auch im Falle von Folien, die auf Wasserbasis hergestellt 
wurden. 

• Daruber hinaus lassen sich mit dieser Methode auch andere keramische Grunkorper 
miteinander verbinden. 

Nachteil des Verfahrens mit dem Einsatz von doppelseitigen Klebebandern ist die Dicke 
des doppelklebenden Bandes und damit die Materialmenge, die in dem keramischen 
AusheizprozeB ausgebrannt werden muB. Dabei hat der Kleber nur die Funktion des 
Klebens, wahrend der Tragerfilm eine Polymerschmelze bilden muB, die fur den 
einwandfreien Resultat der verklebten Folien ausschlaggebend ist. In dem ProzeB muB 
zunachst der Kleber ausgebrannt werden, bevor aus der Tragerfolie die 
Polymerschmelze entsteht. 

Dieses Verfahren wird verbessert, in dem das doppelte Klebeband durch eine 
aufdruckbare Kiebemasse ersetzt wird. Der flussige Kleber kann durch ein 
Siebdruckverfahren auf die zu verbindenden Folien gebracht werden, wobei 
Siebdruckverfahren in der keramischen Folientechnologie zur Metallisierung bereits 
prozeBintegriert sind. Bei dem Verfahren kann die Viskositat des Klebers in gewissen 
Grenzen angepaBt werden. 

Nachteil des Verfahrens fur siebdruckfahige Kleber ist die Erzeugung einer klebenden 
Schicht, die extrem staubempfindlich ist. In der Keramik mussen derartige Staubpartikel 
von den Funktionsflachen der Grunfolien ferngehalten werden, da diese die kleinen 
Strukturen zerstoren und zu Fehlstellen (Poren) in der gesinterten Keramik fuhren, was 
die Festigkeit drastisch herabsetzt (Keramik ist ein sproder Werkstoff). Damit muB eine 
mit Kleber siebbedruckte Foiie direkt weiterverarbeitet werden, d.h., eine in Fertigungen 
haufig erwunschte Zwischenlagerung, die auch ein Stapeln beinhaltet, ist nicht moglich. 
Ferner erfordert der Siebdruck von Klebern einen Trockenschritt, urn das in deutlichen 
Mengen eingesetzte Losemittel wieder auszutreiben. Ferner fuhrt der Auftrag von 
Losemitteln auf die Folien zu einem Quellen der Grunfolien, das schon beim Siebdruck 
der Metallisierungen als ungunstig bewertet wird. 
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Die Aufgabe der Erfindung ist es, einen keramischen Grunkorper zur Verfugung zu 
stellen, der aus einer weiteren verfahrenstechnischen Vereinfachung der Kalt- 
Niederdruck-Lamination stammt, urn somit die Nachteile des Standes der Technik zu 
beheben. 

Gelost wird diese Aufgabe durch einen keramischen Grunkorper, wie er im 
Hauptanspruch niedergelegt ist. Gegenstand der Unteranspruche sind dabei vorteilhafte 
Weiterbildungen des Grunkorpers sowie Verfahren zur Herstellung desselben, schlieBlich 
noch Verwendungsvorschlage 

Eine elegantere Methode als die Verwendung von doppelseitigen Klebebandern oder von 
Siebdruckpasten ist die Verwendung eines Klebebands, das aus einem auf einem 
Releaseliner aufgebrachten Klebefilm besteht, ein sogenanntes Transfertape. 

Das doppelseitige Klebeband besteht aus zwei Klebschichten, die auf einem Trager 
aufgebracht sind und mit Abdeckfolien zum Schutz der Klebeschichten versehen sind, die 
vor dem Verkleben abgezogen werden. Beim Kalt-Niederdruckverfahren dient die 
Klebeschichten zur Fixierung und vorubergehenden Verbindung der miteinander zu 
laminierenden keramischen Grunkorper. Der innengelegene Tragerfilm dient im spateren 
Verlauf des Ausheizens der organischen Bestandteile zur Bildung einer flGssigen Phase, 
die Kapillarkrafte verursacht (s.o.). Durch diesen mehrschichtigen Aufbau ist das 
Klebeband relativ dick. 

Ein viel einfacherer Aufbau ergibt sich, wenn man ein Transfertape verwendet. Dieses 
Klebeband besteht aus einem Klebefilm, der sich auf einem Releaseliner befindet, der 
den Klebefilm im Sinne einer Abdeckfolie schutzt. Dieser Klebefilm wird auf einen der zu 
verklebenden Grunkorper aufgebracht und der Liner kann jederzeit vor Verwendung 
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abgezogen werden. Damit befindet sich zwischen den beiden keramischen Grunkorpern 
nur noch ein Klebefilm. 

Dieser monolithische Klebefilm vereint die zwei Anforderungen, die das doppelseitige 
Klebeband mit seinen drei Schichten erfullt, in einer Schicht. 

• Er verklebt die miteinander zu verbindenden Folien bei Temperaturen < 100 °C und 

• er bildet eine flussige Phase bei erhohten Temperaturen zur Ausbiidung von 
Kapillarkraften. 

Dies wird im Folgenden naher erlautert: 

Dieser Klebefilm (Transferfilm) sollte bestimmte Anforderungen erfilillen. Bei 
Verwendungstemperatur sollte er haftklebrig sein, damit er auf die Grunfolie ubertragen 
werden kann. Dies kann durch Umkaschieren an einem Laminator Oder anderem ublich 
verwendetem Equipment geschehen. In einigen Fallen kann es besonders gunstig sein, 
wenn Warme und leichter Druck fur diesen Vorgang angewendet wird. 

Der Klebefilm ist einer bevorzugten Ausfuhrungsform besonders dunn, damit nicht zuviel 
uberflussiges Material beim Binderausbrand bzw. Sintervorgang ausgetrieben werden 
muB. Geeignete und somit bevorzugte Schichtdicken sind 2 bis 50 urn, besonders 
bevorzugt 5 bis 25 urn. 

Ein ganz besonders gunstiges Laminierergebnis wird erhalten, wenn der Klebefilm oder 
das Klebeband orientiert ist. Ein in x-y Richtung vor der Verfestigung bzw. Vernetzung 
orientierter Klebefilm schrumpft bei Erwarmung, so dafi neben der Ausbiidung von 
Kapillarkraften eine zusatzliche Anziehung des Laminierguts die Folge ist. 

Der Haftkleber mufi so beschaffen sein, dafi er bei hoheren Temperaturen so stark 
verflussigt, daS die Masseschmelze in die Keramikporen einflieGen kann, damit sich 
notwendige Kapillarkrafte in den porosen Grunkorpern ausbilden. Ein gunstiger 
Temperaturbereich ist 200 °C bis 600 °C, bevorzugt 250 °C und 550 °C. Erst danach wird 
der Kleber vollstandig zersetzt. 

Es wurde gefunden, daB insbesondere Copolymere von Acrylaten und Methacrylaten 
diesen Anforderungen genugen. Die Zusammensetzung der entsprechenden 
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Comonomere wird so gewahlt, daft die resultierenden Haftklebemassen entsprechend D. 
Satas [Handbook of Pressure Sensitive Adhesive Technology, 1989, Verlag VAN 
NOSTRAND REINHOLD, New York] haftklebende Eigenschaften besitzen. 

Bevorzugte Edukte fur den Klebefilm ist eine Mischung aus 

a) Acrylsaure- und/oder Methacrylsaurederivate entsprechend der allgemeinen 
Formel 

CH 2 =CH(R 1 )(COOR 2 ) mit 
Ri = H oderCH 3 und 

R 2 = eine verzweigte Oder unverzweigte Alkylkette mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, 
und 

b) olefinisch ungesattigte Monomere mit funktionellen Gruppen, 

wobei der Haftklebemasse noch weitere Komponenten zugesetzt sein konnen. 

Gunstig ist es, die Zusammensetzung der Haftklebemasse dabei derart zu wahlen, daft 
die Komponente a) mit einem Anteil von 70 bis 99 Gew.-%, insbesondere von 80 bis 99 
Gew.-%, und/oder die Komponente b) mit einem Anteil von 1 bis 30 Gew.-%, 
insbesondere von 1 bis 20 Gew.-%, wobei die Summe dieser Komponenten und 
gegebenenfalls weiterer Komponenten oder Zusatzstoffe sich zu 100 Gew.-% addiert 

Zur Herstellung der Acrylathaftklebemasse wird eine radikalische Polymerisation 
durchgefuhrt. Die radikalische Polymerisation kann in Gegenwart eines organischen 
Losungsmittels, in Wasser, in Mischungen aus organischen Losungsmitteln oder aus 
organischen Losungsmitteln und Wasser, oder in Substanz durchgefuhrt werden. 
Bevorzugt wird so wenig Losungsmittel wie moglich eingesetzt. Die Polymerisationszeit 
betragt-je nach Umsatz und Temperatur- zwischen 6 und 48 h. 
Bei der Losungsmittelpolymerisation werden als Losemittel vorzugsweise Ester 
gesattigter Carbonsauren (wie Ethylacetat), aliphatische Kohlenwasserstoffe (wie 
n-Hexan oder n-Heptan), Ketone (wie Aceton oder Methylethylketon), Siedegrenzbenzin 
oder Gemische dieser Losungsmittel verwendet. Als Polymerisationsinitiatoren werden 
ubliche radikalbildende Verbindungen, wie beispielsweise Peroxide und 
Azoverbindungen, eingesetzt. Auch Initiatorgemische konnen verwendet werden. Bei der 
Polymerisation ist es vorteilhaft, Thiole als weitere Regler zur Molekulargewichtssenkung 
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und Verringerung der Polydispersitat einzusetzen. Als sogenannte Polymerisationsregler 
konnen zum Beispiel Alkohole und Ether verwendet werden. 

Die Polymerisation zur Herstellung der Acrylathaftklebemasse kann in 
Polymerisationsreaktoren durchgefuhrt werden, die im allgemeinen mit einem Ruhrer, 
mehreren Zulaufgefa&en, RuckfluGkuhler, Heizung und Kuhlung versehen und fur das 
Arbeiten unter N 2 -Atmosphare und Uberdruck ausgerustet sind. 

Nach der Polymerisation in Ldsung kann das Polymerisationsmedium unter vermindertem 
Druck entfernt werden, wobei dieser Vorgang bei erhohten Temperaturen, beispielsweise 
im Bereich von 80 bis 150 °C durchgefuhrt wird. Die Polymere konnen dann in 
losemittelfreiem Zustand, insbesondere als Schmelzhaftkleber, eingesetzt werden. In 
manchen Fallen ist es auch von Vorteil, die Polymere in Substanz herzustellen. 

Die Polyacrylate konnen auch zur Verbesserung der klebtechnischen Eigenschaften 
weiter modifiziert werden. So konnen zur Kohasionssteigerung vor der Vernetzung 
zusatzlich Vernetzer oder Photoinitiatoren hinzugegeben werden, wobei sich als 
Vernetzer alle bi- oder multifunktionellen Verbindungen einsetzen lassen, deren 
funktionelle Gruppen mit den Polyacrylaten eine Verknupfungsreaktion eingehen konnen. 
Hier sind insbesondere Polymerisations-, Polykondensations- und 
Polyadditionsreaktionen zu nennen. Fur Acrylathotmelts werden multifunktionelle Acrylate 
bevorzugt, die als Vernetzer wahrend der UV-Hartung oder der Hartung durch 
ionisierende Strahlung fungieren. Als Photoinitiatoren konnen beispielsweise 
Benzophenon-, Acetophenon-, Benzil-, Benzoin-, Hydroxyalkylphenon-, 
Phenylcyclohexylketon-, Anthrachinon-, Thioxanthon-, Triazin-, oder Fluorenonderivate 
eingesetzt werden. 

Weiterhin werden die Polymere zur Herstellung von Haftklebemassen optional mit Harzen 
abgemischt. Als Harze sind beispielsweise Terpen-, Terpenphenolharze, C 5 - und C s - 
Kohlenwasserstoffharze, Pinen-, Inden- und Kolophoniumharze allein und auch in 
Kombination miteinander einsetzbar. Prinzipiell lassen sich aber alle in dem 
entsprechenden Polyacrylat loslichen Harze verwenden, insbesondere sei verwiesen auf 
alle aliphatischen, aromatischen, alkylaromatischen Kohlenwasserstoffharze, 
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Kohlenwasserstoffharze auf Basis reiner Monomere, hydrierte Kohlenwasserstoffharze, 
funktionelle Kohlenwasserstoffharze sowie Naturharze. 

Die Acryiathotmelts beziehungsweise allgemein Klebemassen konnen des weiteren mit 
einem oder mehreren Additiven wie Alterungsschutzmitteln, Lichtschutzmittein, 
Ozonschutzmitteln, Fettsauren, Compoundierungsmitteln und/oder Beschleunigern 
abgemischt sein. Dies konnen auch anorganische Fullstoffe sein. 

Fur die Herstellung von Klebebandern kann die Haftklebemasse aus der Schmelze 
heraus weiterverarbeitet werden, wobei sie insbesondere auf einen Trager aufgetragen 
wird. Besonders vorteilhaft ist, wenn die Masse aus der Schmelze beschichtet wird. Denn 
dann kann die Schicht in x-y Richtung verschreckt werden. Eine so verstreckte Schicht, 
insbesondere wenn diese nach der Verstreckung vernetzt wird, kann durch Erwarmen 
zuruckstellen. Diese Ruckstellkraft fuhrt zusatzlich zur Kapillarkraft zu einem besseren 
Laminierergebnis. So konnen auch feinporige Grunfolien laminiert werden. 

Besonders vorteilhaft lassen sich die keramischen Grunkorper zur Sinterung von 
Keramiken verwenden. 

Dabei wird der keramische Grunkorper in einer bevorzugten Variante nach dem 
Verkleben mindestens einer Temperaturbehandlung unterzcgen, wobei zunachst die 
Polymermatrix der Grunfolien zumindest weitgehend thermisch zersetzt und/oder 
verdunstet wird, anschlielSend das Transfertape zersetzt wird und wobei anschliefiend 
der Grunkorper zu dem eigentlichen keramischen Produkt gesintert wird. 

Vorzugsweise erfolgt das Sintern bei Temperaturen von 700 °C bis 2000 °C. 
Die Vorteile des erfindungsgemaCen Verfahrens sind: 

• Es ist die Ubertragung des dreischichtigen Aufbaus des doppelseitigen Klebebandes 
mit seinen zwei verschiedenen Materialien in einen Klebefilm aus einem Material 
gelungen. Dieses Material erfullt die beiden notwendigen Funktionen: Kleben und 
Ausbildung einer Polymerschmelze. 
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• Da die Transfertapes dunner als die doppelseitigen Klebebander sind, sinkt damit die 
Menge der wahrend der gesamten thermischen Behandlung der Keramik (Ausbrand 
und Sintern) auszutreibenden Organik, was zu erheblichen Vorteilen bei der 
Ausheizgeschwindigkeitfuhrt und die Gefahr von Schadigungen verringert. 

• Des weiteren ist der Kleber anders ais Flussigkleber von der Rolle verarbeitbar. Damit 
ist auf einfache Weise eine Moglichkeitzur kontinuierlichen Produktion von Laminaten 
gegeben. Sowohl die Grunfolie, als auch das Transferklebeband konnen von Rollen 
abgezogen werden. Qber Walzen konnen zunachst die einzelnen Grunfolienbahnen 
mit Klebeband beklebt werden. Nach Abziehen des Silikonpapiers vom Transfertape 
konnen dann die einzelnen Lagen iiber Andruckwalzen verbunden werden. Es 
entsteht ein endloses Laminat, welches durch Stanzen in kleine Einheiten geteilt 
werden kann. Dadurch werden hohe Stiickzahlen mbglich, was die Effizienz steigert 
und die Stuckkosten senkt. 

« Die Folien konnen vor dem Freisetzen der Klebeschicht zur Zwischenlagerung 
gestapelt und gelagert werden. 

• Es ist kein Trockenschritt erforderlich, da das Transfertape nicht flussig aufgebracht 
wird. 

• Da das Transfertape kein Losemittel enthalt, kann dieses auch nicht in die Grunfolie 
eindringen. Dadurch tritt kein Aufquellen (Formveranderung) der Folie auf. 

• Das Transfertape ist stark verformbar und kann sich damit an Unebenheiten 
anpassen und nivelliert damit ahnlich wie Flussigkleber metallisierte Bereiche. Das 
Tape ist verformbar, da es keinen starren Film wie die doppelseitigen Klebebander 
enthalt. 

• Das Verfahren weist als Kalt-Niederdruckverfahren alle Vorteile dieses Verfahrens 
auf, wie sie bereits geschildert worden sind. 

Die Funktionsweise dieser Transfertapes basiert darauf, daS sie bei hoheren 
Temperaturen in eine dunnflussige Schmelze ubergehen. Die Schmelze wird durch die 
Kapillaritat des keramischen Korpers, in dem die anderen organischen Hilfsstoffe bereits 
weitestgehend ausgeheizt sind, in die Porengange gesogen. Die dabei auftretenden 
Kapillarkrafte Ziehen die beiden Kbrper aneinander. In der flussigen Polymerschmelze 
konnen sich die keramischen Pulverteilchen ineinanderschieben, es kommt zu der 
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geforderten Verzahnung. Dazu mussen die keramischen Pulverteilchen frei beweglich 
sein. Dazu mussen die organischen Additive, die in der Grunfolie enthalten sind, 
weitestgehend ausgetrieben sein und es darf noch keine Halsbiidung beim Sintern 
aufgetreten sein, die ebenfalls die Beweglichkeit herabsetzen wurde. 

Das hier anhand von keramischen Grunfolien demonstrierte Verfahren kann allgemein 
zur Verbindung von keramischen oder pulvermetallurgischen Grunkorpern oder 
vorgesinterten Korpern mit einer ausreichenden Restporositat angewandt werden. 

Das Verfahren besteht aus zwei wesentlichen Schritten: 

1 . dem Aufbringen des Transferklebebandes sowie das Verkleben der zu verbindenden 
Korper und 

2. der Temperaturbehandlung zum Austreiben der Binder und des Transferklebebandes 
sowie das anschlieftende Dichtsintern der Korper. 

Vorzugsweise wird also zur Herstellung eines keramischen Korpers zunachst auf einen 
ersten keramischen Grunkorper zumindest bereichsweise und zumindest einseitig ein 
Klebeband aufgeklebt, das aus einem auf einem Releaseliner befindlichen Klebefilm 
besteht. Dann wird der Releaseliner entfernt, abschlieUend der erste keramische 
Grunkorper mit dem zweiten keramischen verklebt. 

Bei den Grunkorpern handelt es sich in einer hervorragend ausgestalteten 
Ausfuhrungsform der Erfindung urn Grunfolien, vorzugsweise urn mindestens zwei 
miteinander verklebte, keramische Grunfolien, wobei die Grunfolien unmetallisiert oder 
metallisiert sein konnen. 



Weiter vorzugsweise werden die Grunkorper nach Aufbringen des Klebebandes und 
Abziehen des Releaseliners durch insbesondere leichten Andruck miteinander verklebt, 
im Falle von Grunfolien als keramischen Grunkorpern geschieht dies im aufeinander 
gestapelten Zustand. 
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lm folgenden soli die Erfindung anhand eines Beispiels sowie einer Figur naher erlautert 
werden, ohne damit die Erfindung unnotig einschranken zu wollen. 

Das erfindungsgema&e Verfahren beruht auf dem Verkleben der Grunfolienlagen mit 
einem geeigneten Transferklebeband bei Raumtemperatur. Dieses Transfertape besteht 
aus einer 30 urn dicken Schicht einer Acrylathaftklebemasse auf einem beidseitig 
silikonisierten Releaseliner. Die Gesamtdicke des Transfertapes betragt 100 um. Das 
Transfertape kann in Lappenform Oder aufgewickelt in Form von Rollen vorliegen. Der 
Releaseliner erlaubt das Aufbringen und Andriicken des Transferklebebandes auf die 
Grunfolie. Vor dem Verbinden mit einer weiteren Griinfolienlage muS das Silikonpapier 
abgezogen werden. 

Die Acrylathaftklebemasse ist ein Copolymer aus 98 Gew.-% 2-Ethylhexylacrylat und 2 
Gew.-% Acrylsaure (M w : 820.000, D: 4.2), das konventionell uber eine freie radikalische 
Polymerisation in Ldsung (Aceton/Siedegrenzenbenzin 1:1) hergestellt worden ist. 

Polymerisation/Transfertapeherstellung 

Ein fur radikalische Polymerisationen konventioneller 2 L-Glasreaktor wurde mit 8 g 
Acrylsaure, 392 g 2-Ethylhexylacrylat, 266 g Aceton/Benzin 60.95 (1:1) und 8 g 
Isopropanol befullt. Nachdem 45 Minuten Stickstoffgas unter Ruhren durch die 
Reaktionslosung geleitet worden war, wurde der Reaktor auf 58 °C geheizt und 0,2 g 
AIBN [2,2'-Azobis(2-methylbutyronitril)] hinzugegeben. Anschlie&end wurde das aullere 
Heizbad auf 75 °C erwarmt und die Reaktion konstant bei dieser AufSentemperatur 
durchgefuhrt. Nach 2 h ertdlgte die nachste Zugabe von 0,2 g AIBN [2,2'-Azobis(2- 
methylbutyronitril)]. Nach 4 und 8 h wurde mit jeweils 100 g Aceton/Benzin-Gemisch 
verdunnt. Nach 36 h Reaktionszeit wurde die Polymerisation abgebrochen und das 
Reaktionsgefaft auf Raumtemperatur abgekuhlt. 

Diese Haftklebemasse wurde an einer Streichanlage auf den Releaseliner (beidseitig 
silikonisiertes Glassinepapier mit abgestuftem Release) in einer Schicht von 30 um aus 
Losung beschichtet und anschlieftend 10 min bei 100 °C getrocknet. 

Mit dem Transfertape sind eine Vielzahl von Laminierversuchen durchgefuhrt worden. 
Die dabei verwendete Grunfolie basierte auf Aluminiumoxid mit einer mittleren KorngroBe 
von 3,5 um und Polyvinylbutyral als Binder, Dibutylphtalat als Weichmacher und 
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entspricht der Zusammensetzung ublicher Schlickersysteme /88 Roo/. Aus diesem 
Schlicker wird eine Grunfolie uber FoliengiefAen und Trocknen hergestellt. Die gegossene 
Folie ist 725 |jm dick, und weist eine mittlere PorengrofJe von 0,6 urn auf. Fur die 
Laminierversuche wurde die Folie zu Quadraten mit einer Kantenlange von 30 mm 
geschnitten. In den Versuchen wurden Laminate aus drei Lagen hergestellt. 

Den Laminiervorgang mit derTechnik illustriert Figur 1. Folgende Verfahrensschritte sind 
hierbei erforderlich: 

I Aufkleben des Transferklebebandes 2 

II Entfernen des Silikonpapiers 

III Pressen 

IV Sintern 

Zum Laminieren wurde auf die einzelnen Grunfolienstucke 1 das Transfertape 2 
aufgeklebt. Nach Abziehen des Silikonpapiers 3 wurden die einzelnen Lagen 
aufeinandergeschichtet und unter einem geringen Druck D miteinander zum Laminat 4 
verprefct. 

Ein Laminat 4 wurde durch leichtes Andrticken der Folienlagen von Hand hergestellt. 
Weitere Laminate 4 wurden durch Pressen mit Drucken von 2,5 MPa und 5 MPa 
realisiert. Die Laminate wurden anschliefcend mit einem entsprechenden Ofenprogramm 
ausgeheizt und gesintert, so dafi ein monolithischer keramischer Korper 5 entstand, in 
dem die Transfertapes nicht mehr vorhanden sind. Schliffe der gesinterten Laminate 
zeigten in alien drei Fallen keinerlei Fehler oder Nahtstellen in den Laminaten. 

Entscheidend fur die Wirksamkeit der neuen Technik ist ein Kleber, der fur eine Fixierung 
der Grunfolien beim Laminieren sorgt. Die Klebemasse ist druckempfindlich, weshalb 
eine Verbindung schon bei geringen AnpreBdrucken moglich ist. Beim Ausheizen, d.h. 
bei der Temperaturerhohung wahrend des Brands, brennt zunachst der Binder in der 
Grunfolie aus. Das Polymer des Transfertapes bleibt bis ca. 250 °C stabil und bildet dann 
eine niederviskose Schmelze aus, deren Viskositat aufgrund von Kettenbrechung der 
Polymermolekule mit zunehmender Temperatur abnimmt. Bei 300 °C konnten 
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dynamische Viskositaten des Klebers von ca. 30 Pas gemessen werden (zum Vergleich: 
nach Cima /89 Cim/ zeigt Polyvinylbutyral bei 160 °C eine Viskositat von ca. 5000 Pas). 
Die Polymer-Schmelze wird durch AbflieGen uber die Poren der keramischen Schichten 
und durch Verdampfen kurzkettiger Crackprodukte abgebaut. 

Dazu konnen Kleber verwendet werden, die bei dem AusheizprozeB eine flussige Phase 
in einem solchen Temperaturbereich bilden, indem die im Grunkorper verwendeten 
organischen Hilfsstoffe sich bereits weitestgehend zersetzt oder verflussigt haben. Die 
Polymerschmelze fuhrt in dem porosen Kapiliarsystems der Grunfolie zu Kapillarkraften, 
die wiederum als Kapillardruck einen Sog auf die Polymerschmelze ausuben. Diese 
Kapillarkrafte Ziehen die einzelnen Lagen der keramischen Folien zueinander. In der 
niederviskosen Schmelze konnen sich die oberflachennahen Pulverteilchen reorientieren, 
so daG sich bei Annaherung der einzelnen Schichten diese miteinander verzahnen und 
es zu einem homogenen Verbund kommt. Bei der weiteren Temperaturerhohung fuhrt die 
Verdichtung der Korper zur Eliminierung der Grenzflache zwischen den Korpern, 
wodurch die K6rper fest miteinander verbunden sind und die ursprunglichen 
Grenzflachen nicht mehr erkennbar sind. 

Die im Grunkorper verwendeten organischen Hilfsstoffe sollten sich unterhalb der 
Verflussigungstemperatur des Transfertapes in den jeweiligen Grunkorpem zu zersetzen 
oder verflussigen beginnen, so daS diese organischen Additive bei der Verflussigung des 
Transfertapes die Pulverteilchen nicht mehr fixieren, so dafi sie frei beweglich sind. 

Der keramische oder pulvermetallurgische Grunkorper sollte eine Porositat von >10 Vol.- 
% bezuglich der anorganischen Korner aufweisen und die einzelnen Pulverteilchen 
miissen isoliert voneinander vorliegen, d.h., es darf noch keine Sinterhalsbildung 
stattgefunden haben, so dafi die Pulverteilchen vor dem endgultigen Ausbrand der 
organischen Additive noch gegeneinander verschiebbar sind. 

Das Verfahren eignet sich insbesondere zum Laminieren von keramischen Grunfolien zur 
Herstellung von Funktions- und Ingenieurkeramiken wie zum Beispiel Gehause, 
hochintegrierten Schaltungen, Kondensatoren, Aktoren, Sensoren, HT-Brennstoffzellen, 
Warmetauscher u.a. Die dabei als Zwischenprodukt hergestellten erfindungsgemalien 
keramischen Grunkorper werden nach dem Verkleben mindestens einer 
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Temperaturbehandlung unterzogen, wobei zunachst die Polymermatrix der Grunfolien 
zumindest weitgehend thermisch zersetzt und/oder verdunstet wird und anschiieGend 
das Transfertape zersetzt wird, und wobei anschlieGend der Grunkorper zu dem 
eigentlichen keramischen Produkt gesintert wird. Das Sintern erfolgt vorzugsweise bei 
Temperaturen von 700 °C bis 2000 °C. 
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Patentanspriiche 

1. Keramischer Grunkorper aus mindestens zwei, miteinander verklebten, keramischen 
Grunkbrpern, dadurch gekennzeichnet, daS die Grunkorper unter Verwendung eines 
Klebebandes, das aus einem auf einem Releaseliner befindlichen Klebefilm besteht, 
hergestellt ist. 

2. Keramischer Grunkorper nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daO. der 
Klebefilm eine Schichtdicke von 2 bis 50 urn, bevorzugt 5 bis 25 urn, aufweist. 

3. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, 
daft der Klebefilm orientiert ist. 

4. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daG 
der Klebefilm aus Copoiymeren von Acrylaten und Methacrylaten besteht. 

5. Keramischer Grunkorper nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB als Edukte 
fur den Klebefilm eine Mischung aus 

Acrylsaure- und/oder Methacrylsaurederivate entsprechend der allgemeinen Formel 
CH 2 =CH(R 1 )(COOR 2 ) mit 
R-i = H oder CH 3 und 

R 2 = eine verzweigte oder unverzweigte Alkylkette mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, 
und 

olefinisch ungesattigte Monomere mit funktionellen Gruppen, 
eingesetzt werden. 

6. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 4 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dad 
dem Klebefilm Vernetzer und/oder Photoinitiatoren und/oder Harze zugesetzt sind. 

7. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 4 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Klebefilm mit einem oder mehreren Additiven wie Alterungsschutzmitteln, 
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Lichtschutzmitteln, Ozonschutzmitteln, Fettsauren, Compoundierungsmitteln, 
Beschleunigern und/oder anorganischen Fullstoffen abgemischt ist. 

8. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Grunkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB zunachst auf einen ersten 
keramischen Griinkorper zumindest bereichsweise und zumindest einseitig ein 
Klebeband aufgeklebt wird, das aus einem auf einem Releaseliner befindlichen 
Klebefilm besteht, dafi der Releaseliner entfernt wird, dali der erste keramische 
Griinkorper mit dem zweiten keramischen verklebt wird. 

9. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daft die Grunkorper nach 
Aufbringen des Klebebandes und Abziehen des Releaseliners durch insbesondere 
ieichten Andruck miteinander verklebt werden. 

10. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Grunkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daS die keramischen Grunkorper 
aus keramischen Grunfolien mit mindestens zwei miteinander verklebten, 
keramischen Grunfolien hergestellt werden, wobei die Grunfolien unmetallisiert oder 
metallisiert sein konnen. 

11. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Grunkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daft die Verarbeitung kontinuierlich 
von Rollen erfolgt. 

12. Verwendung von keramischen Grunkorpern zurSinterung von Keramiken. 

13. Verwendung von keramischen Grunkorpern nach Anspruch 12, dadurch 
gekennzeichnet, dafi der keramische Grunkorper nach dem Verkleben mindestens 
einer Temperaturbehandlung unterzogen wird, wobei zunachst die Polymermatrix der 
Grunfolien zumindest weitgehend thermisch zersetzt und/oder verdunstet wird, 
anschlieBend das Transfertape zersetzt wird und wobei anschlieliend der Grunkorper 
zu dem eigentlichen keramischen Produkt gesintert wird. 
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14.Verwendung nach Anspruch 13, dadurch gekennzeich.net, dalJ das Sintern bei 
Temperaturen von 700 °C bis 2000 °C erfolgt 
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Fig. 1 



